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Fe4N / MgO / CoFeBの磁気トンネル接合 (MTJ) で室温においてトンネル磁気抵抗 (TMR) 比-75%と実用的な値
が得られることを報告し，同窒化物のスピントロニクスデバイス材料としての可能性を示してきた．一方で，Fe4N
薄膜の異方性磁気抵抗 (AMR) 効果では，50 K以下の低温においてAMR比が急激に増大する異常現象が発現す
ることを報告しているが，未だその原因については判明していない．この低温異常は通常の強磁性金属では現れ
ず，Fe4N特有の現象であることからFe4Nが物理的にも大変興味深い材料であることがわかる．さらに，Fe4N以



















Fe4N では窒素位置規則度 (S) が最高で 0.93 と
高品質な薄膜の形成に成功した．その一方で，
(Fe, Co)4N ，(Fe, Ni)4Nでは第3元素 (Co，Ni) 組
成増大に伴い逆ペロブスカイト相の耐熱性が低
下することが判った．Mn4Nの合成ではFe4Nと同様に高品質な薄膜 (S = 0.94) が得られ，面直格子定数 (c)より
も面内格子定数 (a)が大きく (c/a = 0.99)，Mn4N 格子が正方晶に歪んでいることが明らかになった．また，
(Mn0.8Ge0.2)4N薄膜は，得られたX線回折 (XRD) パターンからGe原子が(Mn, Ge)4N格子の頂点に規則的に位置
しており，また，その c/aが0.99とMn4N同様に格子が歪んでいることが判った．これまでのMn3GeNバルクで
は，c/aは1より大きいことが報告されていることから，本研究で作製した(Mn, Ge)4N薄膜はバルクと異なる結晶
構造を有していることが明らかになった．Fe4N 薄膜の結晶構造の温度変化を調べる目的で低温 XRD を用いて 




 本章では，逆ペロブスカイト型Fe基およびMn基窒化物薄膜の磁性について調査を行った．(Fe, Co)4N，(Fe, Ni)4N
薄膜では Fe4N と同様に面内磁気異方性を有することがわかった．加えて，第 3 元素の組成増大に伴い飽和磁化
が単調に減少し，微粒子等でこれまでに報告されている結果と同様の傾向を確認した．Fe4Nの飽和磁化および磁




垂直磁化曲線の角型比が大幅に向上していることが判った．また， XRD 測定によりMn4N 単相と確認したにも
関わらず，作製時窒素流量比によって飽和磁化が20–110 emu/ccの範囲で大きく変化した．20 emu/ccのMn4N
薄膜を磁場中冷却し，低温で磁化曲線を測定した結果，交換磁気異方性が発現したことから，XRDでMn4N単相











































































Fig. 1. (a) The measurement temperature dependence of the 
lattice constants of Fe
4
N phase (c, a) and the c/a ratio. The lattice 
constants were determined from out-of-plane (Fe
4
N(004) and 
(024)) diffractions. (b) The measurement temperature 
dependence of the saturation magnetization (M
s








では窒素が欠損した反強磁性相 fct-Mn (Mn4N0) 
が薄膜中に混在していることが考えられる．加え










・第5章 逆ペロブスカイト型Fe 基窒化物薄膜の電流磁気効果 
逆ペロブスカイト型 Fe 基窒化物薄膜の磁気輸送特性について調査した．まず，窒素位置規則度が異なる Fe4N
薄膜のAMR効果および，異常ホール効果 (AHE) の温度依存性を調査した．それぞれの測定温度におけるAMR
曲線からフーリエ解析を用いて求めたAMR曲線の cos2θ (C2) 成分および cos4θ (C4) の温度依存性をFig. 2 (a)に








縦抵抗率から求めた異常ホール伝導率, σAHの温度依存性 (Fig. 2 (b)) では，300 Kから50 KまでσAHは増大するが，
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(b)
Fig. 2. (a) Fourier coefficients for the cos2θ (C
2
) and cos4θ 
(C
4
) terms, determined from the AMR curves, as a function of 
the measurement temperature. (b) Anomalous Hall 
conductivity (σ
AH
) of the Fe
4











称化していることが実証できた．第 3 章で Fe4N
格子の顕著な温度変化が認められなかったことか
ら，低温における正方晶転移は磁気的なものであると推定される．次に，(Fe, Co)4N，(Fe, Ni)4NのAMR効果を
測定し，伝導を担うスピンの情報を調査した．Fi.g. 3 (a)に各FeCo組成の(Fe, Co)4N薄膜のAMR曲線から求めた
cos2θ成分の温度依存性を示す．全てのFeCoにおいて温度に依らずAMR比は常に負を示すことがわかった．(Fe, 
Co)4N の Fermi 準位における状態密度の分極率が負であることを考慮すると，ダウンスピンの伝導電子がダウン
スピンのd軌道に散乱される s-d散乱機構が支配的であり，それよりminority spin電子伝導であることが明らかに
なった．また，(Fe, Co)4N基MTJ を作製しTMR特性を評価した結果，Inverse TMR効果が観測できたことからも
(Fe, Co)4Nがminority spin電子伝導であることが支持された．続いて，Fig. 3 (b)に各FeNi組成の(Fe, Ni)4N薄膜の
AMR曲線から求めた cos2θ成分の温度依存性を示す．(Fe, Co)4Nとは異なり，全てのFeNi組成において温度によ
って符号が変化している．このような符号の変化は報告されている AMR 効果の理論では説明できないが，正方
晶結晶場効果を考慮することにより理解でき，(Fe, Ni)4Nもminority spin 電子伝導であることが明らかになった． 
・第6章 逆ペロブスカイト型Mn 基窒化物薄膜の磁気輸送特性 
本章では，逆ペロブスカイト型 Mn 基窒化物薄膜の磁気輸送特性について測定した．Mn4N の Fermi 準位にお
ける状態密度の分極率は正であることが報告されているが，伝導電子のスピン偏極率は報告されていない．それ
より，AMR効果を測定し伝導を担うスピンの情報を調査した．前章同様，各測定温度のAMR曲線から cos2θ (C2) 
成分および cos4θ (C4) 成分の温度依存性を求めた．C2の符号は温度低下に伴い正から負に変化し, 特に50K以下
では急激に増大している. C4は300 Kではほぼ0だが, 100 K程度から発現した. このような低温異常 (C2の急激な
増大, C4の発現) は Fe4N 薄膜のAMR 効果での低温異常と類似した傾向である. それよりMn4N 薄膜においても
正方晶結晶場効果が低温で効いている可能性が考えられる. 正方晶結晶場効果を考慮したフェリ磁性体の AMR
比の式は，サブラティスそれぞれの影響の和として表すことができる．同式によれば，AMR 比の符号が反転す
る場合はmajority (minority) スピンの伝導電子がmajority (minority) スピンのd軌道に散乱されるs-d散乱が支配的
であることから， Mn4N薄膜はmajority spin電子伝導であることが明らかになった．さらに，Mn4N薄膜のAHE








































Fig. 3. Fourier coefficients for the cos 2θ (C
2
) terms of the 
AMR curves measured for (Fe, Co)
4
N (a) and (Fe, Ni)
4
N 
(b) thin films as a function of the measurement 
temperature. 
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においても，100 K以下においてσAHが急激に減少する低温異常が確認できた．これは第5章と同様に，正方晶結
晶場効果に起因するものであると考えられる． 
・第7章 結論 
本論文では, 逆ペロブスカイト型Fe基およびMn基窒化物薄膜の単相合成に成功し, その磁気および磁気輸送
特性の検討を行った．本研究から，同窒化物薄膜は第3元素添加により耐熱性が低下すること，ならびにMn基
窒化物は酸化しやすい等の欠点が明らかになった． Fe基窒化物では面内磁気異方性で伝導電子がminority spin，
Mn4Nでは低飽和磁化・垂直磁気異方性で伝導電子がmajority spinであることが判った．以上のことから，逆ペロ
ブスカイト型遷移金属窒化物薄膜の物性は材料組成により様々なバリエーションがありスピントロニクス応用用
途が幅広く期待できる材料であることが明らかとなった． 
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